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1 はじめに
TaS2は、遷移金属ダイカルコゲナイドに属する準二次元結晶の一つであり、約 600Kの広い温度領域に渡って
様々なタイプの電荷密度波 (CDW)転移を示す (図 1(a))。350K以下では、ある原子を中心に第二近接までの
原子が近づく格子歪みが現れ (図 1(b))、13個のTa原子によるダビデの星型のCDW構造が形成される [1]。
図 1 (a)TaS2 の CDW転移温度、(b)TaS2 におけるダビデの星型の格子歪み [2]。
図 2 光照射後の実空間の描像。
赤の丸が Ta原子の位置、青の濃
淡が電荷密度の濃淡を表す [5]。
さらに、NCCP-CCP 転移時に抵抗率が約 1 桁増大することが
分かっており [1]、フェルミ準位に約 100meV 程度のエネルギー
ギャップが観測されている [3]。このような、CDW転移に伴う抵
抗率の上昇は、通常のバンド理論から予測される物性とは相容れな
い為、TaS2 は CDW に相転移すると共に、モット絶縁体となる
と考えられている [4]。
また、最近の実験では、TaS2 における CDW状態のダイナミク
スが詳しく観測されている。Eichbergerらの角度分解型光電子分
光 (ARPES) と光ポンププローブ測定では、光照射により格子歪
みと電荷秩序が短時間で融解、再構成する様子が見られている (図
2)[5]。
このように、TaS2 はその特徴的な物性から非常に注目されてい
る物質であり、理論、実験の両面から盛んに研究が行われている。
しかし、複数の軌道が絡み合うことに加えて、CDWの持つ複雑な
長周期構造のため、TaS2 における CDW 転移、光誘起ダイナミ
クスの理論的な理解はほとんど進んでいない。
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2 研究目的
本研究では、まず電子格子相互作用を含む多軌道ハバードモデルに対し、平均場近似を用いて基底状態を調べ
た。特に、TaS2 の CCPと同様のダビデの星型 CDWがどのようなパラメータで再現できるかを明らかに
する。その後、得られたダビデの星型 CDWの基底状態にパルス光を当てるシミュレーションを行い、格子変
位や、各サイト毎の電子密度のダイナミクスを追うことで、CDW融解の過程を詳細に理解することを目的と
した。
3 計算方法
TaS2 のダビデの星型 CDW状態では、格子歪みとフェルミ面を形成する dz2 ; dxy; dx2 y2 の 3軌道が電
子物性に大きく寄与している。そのため、TaS2 の基底状態を計算するに当たって、次のような多軌道ハバード
モデルのハミルトニアンを定義した。
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iはサイト座標、dは隣接サイト方向のベクトル、;  は軌道の種類、 はスピンの向きを表し、Cy; C はそ
れぞれ電子の生成消滅演算子、nは数演算子、!ph はフォノン振動数である。今回は、多体問題である Hint
に平均場近似を施し、格子の歪む方向に制限を掛ける事で、計算を簡単化した。格子歪みの制限は、ダビデの
星型クラスターの中心の原子から、第二近接までの原子を順に、Aサイト、Bサイト、Cサイトとした時に、
Bサイトのみが、同クラスター内の Aサイトを結ぶ軸上を変位するというものである。
基底状態は、平均場近似によって現れる数演算子の期待値と、格子変位の大きさ yi;d を、系のエネルギー
が最小になるように、反復法によって求める事で得られる。この計算において、電子間相互作用パラメータ
(U;U 0; J)と、電子格子相互作用パラメータ (s)の値をうまく選ぶ事で、基底状態において CCPを実現する。
sは s = a2=K の関係で表され、a;K は共に正の定数である。この時、平均場近似では、CCPと同周期の
CDWが実現するだけではフェルミ準位にギャップをあけることは出来ない。そのため本研究では、CDWの
倍の周期を持つスピン密度波 (SDW)を考えることで絶縁状態を生じさせることにした。
系のサイズは 2613サイト、Ta 原子 1サイトにつき平均して 1つの電子が詰まるように、"向きスピン
電子 169 個と #向きスピン電子 169 個の電子を配置した。
4 結果
まず我々は、U; J と、K = 13:6eVのもとで aを少しずつ変えながら、基底状態を調べていった。
計算結果では、同じ相互作用パラメータを用いても、反復法における初期値の違いによって、収束後の
結果が異なるなど、幾つかの安定状態が縮退している様子が見られた。また、得られた収束解の中でも、
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commensurate な解よりも、incommensurate な解の方がエネルギーが低かった。このため、厳密には
基底状態は incommensurate な解となるが、今回議論するのは TaS2 で実現しているギャップの開いた
commensurateな CDW構造であり、commensurateな解と incommensurateな解のエネルギー差が小
さいことから、incommensurateな解へ収束しないように、反復法に制限をつけ、再び基底状態の計算を行っ
た。この時、反復法における初期値は、先の計算で得られている commensurateな相のうち、もっともエネ
ルギーの低いものを選び、探索範囲は 0:05  U(Ry) 0:6 ; 0:0  J=U  0:34 ; 4  a  7とした。
その結果、収束解を commensurateな解に限定した場合での、相互作用パラメータに対する基底状態の相
図が得られた。その中で、CCPを再現する「CDW+SDW1」相は同軌道異スピン間での相互作用パラメー
タ U が tに比べて大きく、異軌道間の電子間相互作用が小さい領域で見られていた。「CDW+SDW1」相に
属する U = 0:3(Ry); J=U = 0:30; a = 6:0での電荷密度分布と、スピン密度分布を図 3に示す。これを見
図 3 「CDW+SDW1」相における電荷密度およびスピン密度分布。
ると、電荷密度分布はダビデの星型に分布しており、スピン密度分布はクラスター毎に交替している。このた
めに、フェルミ準位に約 90meVのギャップが開いており、絶縁体となっていた。また、この時の Aサイト
と Bサイトを結ぶ格子変位の大きさ yAB は約-0.61であった。
図 4 U = 0:3Ry; J=U = 0:30; a = 6:0 の、
線形吸収スペクトル。
この結果から我々はまず、TaS2のCCPをよく再
現している U = 0:3(Ry); J=U = 0:30; a = 6:0
の基底状態を使って、線形吸収スペクトルを計算し
た (図 4)。その後、得られたスペクトルの中から最
も強いピーク (! = 0:57eV)を光の振動数に選び、
光照射によるダイナミクスの計算を行った。
結果を図 5 に示す。格子歪みは光照射後、約
200fs で融けており、その後は約 460fs の周期で
振動している。各サイトの電荷密度は、光照射後
t  10の範囲で激しく振動し電子がサイト間を移動
する様子が見られた。その後は、線形吸収スペクト
ル (図 4) の ! = 1:2eV 程度の電子的な励起に相
当する周期で小さく振動しながら、格子歪みに追従
するように約 200fs後に各サイトの電荷密度がほぼ
一様になった。
格子歪み融解は、Eichberger らの ! = 3:2eV
のときの実験では約 300fsで起きており、今回の計算では近い時間スケールで再現されている。また、電荷秩
序の時間変化については、実験で約 100fs後に電荷密度がほぼ一様な状態になっている。今回得られた光照射
直後 t  10の範囲の激しい電子の運動は、彼等の実験分解能では見えない。また、我々は吸収の最も強い !
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を使っているので、直接電子を揺さぶっている。電荷秩序融解と格子歪み融解がほぼ同じ時間スケールで起き
るという意味では、実験結果と合うものであると言える。
5 まとめと展望
図 5 光照射後の、電荷密度と格子変位の時間
変化。ダビデの星型クラスター内の A サイト
の電荷密度 (赤線)、6 個ある B サイトの平均
電荷密度 (緑線)、6 個ある C サイトの平均電
荷密度 (青線)、格子変位 yAB(マジェンタ色の
線)。横軸の 1は 0.66fsに対応する。
本論文の結果は Ta 層単層のみでも、電子間相
互作用を入れることによって CCP を再現できた
ことから、TaS2 が CCP でモット絶縁体となっ
ているという説を後押しするものである。しかし、
incommensurate な状態と commensurate な状
態がほぼ同じエネルギーで安定解として存在してい
ることから、この系でのギャップの開いたダビデの
星型構造の安定性はそれほど良くないように思われ
る。この問題の改善案としては、平均場近似では取
り入れられない量子揺らぎの効果を考慮することに
加えて、今回考慮しなかったスピン軌道相互作用を
系に組み込むことが挙げられる。タイトバインディ
ング法によるバンド計算によると、格子がダビデの
星型に歪んでいる状態では、スピン軌道相互作用が
入ることでフェルミ準位に狭い幅を持つバンドが孤
立することが分かっている [2]。そのため、スピン
軌道相互作用を考慮することは有効であるように考
えられる。
ダイナミクスの計算に関しては、実験と同じような振る舞いが見られている。電荷秩序の融解の初期過程に
関しては、Eichbergerらの実験では時間分解能が低く観測されていない。電子のサイト間での激しい運動の
後に、格子歪みに追従する様子は、今後実験の時間分解能が高くなれば、観測されるかもしれない。この点に
関しても、先述のように、系に量子揺らぎやスピン軌道相互作用を取り入れてダイナミクスを計算することで、
より詳細に比較することが望ましい。
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